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gatencanagruche 



1. KatalysafcortrSger rGr Pe»tb«ttr*a*core« , inabesondere 
aohrbundelreeKcoren. bub an filch bekannten, por6sen 
Oder nlcht perfisen Katalysatorrragerwerkstof f en. 

dadurch gekennrelchnet, 

das* dieeer monolithiech ausgebildet isc. seine X.angc 
(H) ein Mehrfacbaa seines DurehmesserB (D) betragt und 
roit alnar vlelsahl von I^chem (11) -twa parallel iur 
Langaeehse versehen lat. 

2. Katalyaatortrager naeh Anepruch 1, dadurch gekennreich- 
net, das s dieser eine Querachnifct storm autweisfc, die 
eine luckenlos aneinander stossende Anordnung «»hrer«r 
ecva aehsparalleler katalyeatortrager enodglicht. 

3. Katalysatortrager nach Anepruch 1. dadurch gekennseicb- 
net, daea bel Vervendung elnea Rohrbtlodelreaktors die 
Querecbnittsfora dea Ketalyeatortragera et»a der der 
Kohte (1) •ntsprleht. 

4* KatalyaatortrSger nach mind*stene einem d«r Anspriich* 1 
- 4, dadurch gekennzelehnet. dass das Ducchmesser/LSn- 
gen-Verbalcnis (0/H) etwa 1 : 10 betragc. 
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S. Verw.ndoh* der KatalyaatortrSger «Ur selektlve Oxl- 
datloo6re«ktioriftn, insbe sonde re Mr Herstellung von 
Aethylenoxid, PhthalsSttre- und »aleini»aureaiihydrid. 
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Katalysatortrfeger 

Die £rfindung betritft einen Katalya»tortrSger , insbesori- 
dere einen KotalyaetortrSgftC, der bei seiakfciven Oaidatio- 
5 nen in Feetbettreaktoren, vorzugeweise in Rohrbundalreakto- 
ren, z.R. 2ur Berstellung von A ethylenox id * Phthalsaurean- 
hydrid und Maleinsauceanhydrid, vervendung findet. 

Belektive Oxidat ionsreaktionen, z.B* die Oras et sung von 
10 o-xyloX und Luft au Fhthals&ureanhydrid, werden in Rookto- 
ren mifc Ft^tbottkatolysatoren durchgef tthrt , wobet die Reak- 
t ant en gasf&rmig vorllegen. Die eigentliche Reaktion isr 
eine Gae-f est- Reaktion* Die gasf&rmigeft Reaktanten paaaie- 
ren den Katalyflfttor* die feste Phaser gevohnlich bei hohc- 
15 ren Tempera *u ren und Drucken und reagieren an der Phaoen- 
grenze* Die Produkte verlasGen mit dem nicht reagierten An- 
teil dee Ganatroms den Reaktor und werden anechliessend von 
die&em getrennt* 

20 Die Reaktion lauft gewohnlich so schnell ab, dass nut eine 
sehr gerlnge Oberf lachenschicht der auf die Kat alyeatortrfc- 
ger auf gebrachten Katalysatorsubstanz , etwa 100 - 200 n, 
«ktiv an der Reaktion betwiligt ist. 

25 Die Reaktlonen sind ubl icherveise exothem. Desvegen ist es 
notig, die Reaktoren *u kUhlen, was ublicherweise mit Hilfe 
einer Salzechtnelze geschieht. Konventionell besteht ein Re- 
aktor aos RShren. in denen sich der Katalysator beflndet. 
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Me Katalyaatortragar warden Partikel von vielfaltiger Ge- 
stae, »-B. KUgeln. Binge, aylinder, verwendet. Derartige 
K«aly«tortr«ger eind ».B. in GB-PS 1 S«7 338. OS-ps « 
036 783, 8P-An».-i7 865 beschrioben. Die Robren warden n.it 
, dem katalyeatortrager. naohde* dieaer oberf laehlieh mit der 
Kataiysetoreubetam versehen wurde. durch gewohnliches Bin- 
einaohUtten geroilt. wobei der Katalyt - Katalyaatortragar 
mit Katalyaatorsubstana - aieh In locaerer Packung in dan 
Rohran beClftdet. 

10 

B.i Oaidatiohare.ktionen. betspielswelae der oban beschrie- 
banan Art, «iUsen groaaa Gasmangen - Kohl enwase erst off e und 
ein groaaer nebereebuss an Luft - durch den Beaktor gelei- 
tet werden. wodarch ein starker Druckabfali a-iechen Reak- 
IS toreingang «nd Reaktoraoagang entatehfc- Be alnd daher Pum- 
pen notvendig, die die gewttnachten Oas»an 4 en durch den R*- 
ahtor treiben. Der dafur notwendige Auf»a«d iat erheblieh 
und ea 1st aeit langen. der Wunaeh. durch verfiahrenstachni- 
sehe Mittel diesen eo gerlng wie woglich su halten. 

Aufgcbe dar verliegenden Br«indung iat daher, ein-n Kataly- 
aetortrfiger fBr Peetbettreaktoren, insbesondere RohrbGndel- 
ceaktorap. bereit «u stellen, der 1. leicht handhabbar iat 
und 2. awisehen Ringang und Ausgang des Reaktora einen ge- 
»5 ringen DruokabCall erseugt. 

Die Aafgabc «ird erf indungagemesa dadurch gelSst. dasa an- 
atalle «on Katalya.tortragerpartikeln monolith ische Kataly- 
satortrager verwandet werden, wobei die Cange B dea eineel- 
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nen Xatalyaatortragers eln Hehrf aches des Durchmessers D 
betrSgt und mit einer vielzahl L6ch«rn etwa parallel «ur 
LSngaaehae versehan 1st. Die monoiithischen Katalysatortra- 
gar haben eine Lange von einigen cm bis etwa 20 cm oder in 

5 besorjderen Fallen gar darQber und varvugsveise cine dar 
Rohren des fteaktore entaprethende Quecschnit tatarm* la dor 
einf acheten AuefiihtungeSorm iat der Querechnitt krelsfSrmlg 
una der Ourehmesser des Katalysatortragermonolitha gering- 
fug 19 kleiner els der inner e Rohrdurchmeaaer dee Raaktora.. 

10 Vorzugsweise ist, das Durchraesser-yaangen verbal tnis D/fl etwa 
1 : 10. Die LBeher dlenen iur Bereitstellung dec- notwondi- 
gen grossen OberflSche fGr XetalytUche Reaktlonen. Die 
*ahl der LSeher and damit die Oberf lSchengrosae muse: 
celbatverstandlich der bet ref fend en Reaktlon angepasst 

15 warden. 

2ur Heretellung der erfindungagemaneen monolith ischen Kafca- 
lyeatortrager finden grundaStzlich alle Materiali an Anwon- 
dung, die biaher auch fiir die herkSmmliehen Kataly satortra- 

20 gerpartlkel verwendet warden, r.&. Metalle vie Aluminium 
und Bieen odar keramleche Rohstoffe vie Tonerde, Porsellan 
oder Silikete (Magnesium-, Aluminium-, Zirkonsilikat ) . Pie- 
se stoffa werden dbllcherweise in nichtporfi^em Zustand ver- 
wendet. Im Rahmen d« r Erf indung soil aber aueh liegen, daas 

2S dies* Stoffe so verarbeltet werden, daaa si* in Bndzustand 
porose Oberf lachen oder gar durchgehende Poren bilden, wel- 
che sus&trlich die Geaamtoberf lache dee Katalysator tragers 
vergr&ssern. 
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Dae r'ullen der Rohm des Reaktora gesdhiebt in dcr einfach- 
sten welee dadurch, daae die oberflaehlich mit aktiver Ka- 
talyaatoraobstana versehenen monolithiachen KatalyaatortrS- 
ger eiftaeln nactaelnander In die Ron re gesohoben warden. 

5 

£a konnen aoeh mehrere erfindttngegeinaaae Ratalyaatortrager 
in achaparellele* fcege nebenelnander in einem Beaktorrohr 
liegen. In einein solcben Pall empfiiehlt sieh, die Quer- 
achnittafocn des arfindungagemaaaen Katalyaafcortragera eo 

10 su wShlen. daee eine lGckenlos aneinander atoeeende Anord- 
nung dec Ratalyaatortrager ermdglicht wird. Beiapielaweiaa 
waren Qoerachnltte in Form von Quadraten. Seeheecken oder 
glaicheeitigan Dreieeken. gegebenenf alls in Koinbinafcien. 
geaignat. D«r Rohrqueradhnitt sollte entspreehend angepaaat 

15 sein. 

Aufgrund dar vorbeetimmten Anordnung der Ratalyaatortrager 
and damlt auch dar vorbeatitwnten Anordnung dea frelen Volu- 
mens im Re ok tor laast elch der Druekabfall swlecben Reak- 

20 toraingang und aeakcorautgang exakt vorherbeatimmen und 
dutch wahl dar Lochdarehmeaaer und/odar fcnaahl fcdcrher in. 
jedem einzelnen monolithiachen Katalyaatortrager den 9«fun- 
achten Bedingungen anpasaen, d.h. eo gerlng ala moglieh 
halten. Ourcb verwendung erf indungagemaaaer monolithiacher 

25 Kataiyeatortrager unteraehiadl ichor obertlacha in bestlram- 
ten Reaktorabechnltten laaat aich audan die Reaktion 
g»sielt CUhron. So i«t es a.B. mSglich. den Hot-spot «u 
unterdrtickan. 
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Die Vor t ,l lB , « la * le verwendang der erf i«dungegen*«eo K- 
talyaetortrager bieten, aind in wese^Xicheb dle bBhore Sc . 
iektivitat bei aer fteaktion und die energieetfi. tenter* 
Pro,es SfBhcungg w „ 2U h . herer ^ Bbeut<| dfts gewanBchten 
5 Produkteo fQhrt. 

Anwendung die erf indunga« Bin a„,n menolithiachen 

calyeatortrager in.bea«ndere bei eelektivn O*idetlon*reak~ 
tionen «« HereteUung uon Aefchyleneatd, Bhthalaaureanhy- 
10 drid und Maleinaauteanhydrld. 

Weitere Vorteile, «„kn,.la und Bin*«lbei te n a « r Rrfindung 
ergeben aich aua der nachfoigendon Beachreibung bo VO «u 9 t e r 
A«a£ehru W beis P iel. sowie anhand der feiehnung, di 
15 aelgt in 



eae 



lia^-LL l>en sehematiaierten Mngsachnitt duren ei„ Beek- 
torrohr mit angren.ender Sal»»cha,el*kuhlung; 

20 FiSU-U aehe«atiaeh im Au £risB . ^i^iae geacbnitt.h, 
einen aooolithisohen Katalla.tortrager, 

^ 3 ' d ° n Kat «ly^tortrager von Fig. 2 im Gruftdriss, 
2S Pig. 4 und S. 

ftrgabaieee *on v e r 9l ,i ChftvetauBheri Unter Verven _ 
aung de. erf indung a ga m5a9(9r , monolithieehen Eata- 
lyaatortcagera und der herkS*miichen Kat:aly. a ter- 
trSgerpactikei bei der Bar**aii ung ^ Phthale8u _ 
reanhydrid'aua o-xyiol. 
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Fig* 1 aeigt einen Auoschnitt ailfi ainem Raaktor nit einera 
Rohr 1 und Rohrwandungen 2,3 der angrenzenden, nlcht elnge- 
zeichneten Rohre, In dem Rohr 1 b©£ inden eich Qbereinander- 
Uagend und langegericht et die erf indungageinSeeen, wilt Ka- 
S talycatoraubatanz veraehenen Katalysatortr&ger 10, welche 
mit «lner Vieltahl Lfingaiochern 11 wraahen sind. Omgeben 
iat das Rohr von einer Salzschroelae 4 aur Kuhlung. Die Re- 
aktanteo trcten an feingeng 8 ein. daa Product verlasst das 
Raaktor rohr 1 beiro Auegang A • 

10 

Die Pig. 4 und 5 geban In gra£iech*r DarateXlung die (Jmset- 
sang von o~xylol and Luft iu frhthalsaureanhydrid in Abhan- 
gigkeit von der Temperatur wieder* trobei jawalla die Kurven 
X die Husbeuten unter Verwendung eines konvent i onellen Ra- 
15 talysatortrSgere - Kugeln mit ainem Durchmeaaer von 6 mm - 
und die Kurven II die Ausbeuten bei analoger VersuchsfUh- 
rung unter Verwendung dee erfindungsgemaeeen monolith ischen 
KatalyaatortrAgers - Quersrhnltt kreisformlg, Durohmeasor 
ll nun, Lange 20 cm, 92 Locher pro en 2 - zeigen. 

20 

Bs wurde fUr alle Versuche angestrebt, gleichgrosae kafcaly- 
tiech aktive OberflSchen einausetzen. Da dlesec nicht vol- 
lends moglich war und ea andareraeits bekannt 1st, daaa fUr 
die betreffende Reaktion Vanadium d«« katalytisch vesent- 
23 lieh virkaame Clement darstellt, wurde der Anteil an Vana- 
dium bei den Verauchen unter Verwendung der kugelf or mi gen 
Katalyaatortrfiger gegenGber den rait den erf indungagemSseen 
mono 1 ith is chen Katalyaatortregern mehr ala verdoppelt* So 
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ertthielt der herkoraml Iche kugelf Brmiga Xatalyaetor cragec 
eine aktive Katalysatorsubstan* mit 1,62 % V neben 1,88 1 
Ti and 0»2S 1 K und der erf indungsgemacae monolith i so he Ka- 
talysatortr&ger nur 0,73 % V nebcn Z»B0 % Ti and 0,10 % K - 

5 

Alle Versuohe vurden mit Hllfe einefi 1 Meter I arisen Labor- 
realtors nit elnem Btohr von 22 mm innerem Durehmesser 
durcbg«f(ihrt. Bin* Salaachinelze diente zur Kuhlung. Die 
Versuche, die zu den Ergebnlasen gewisa Fig* 4 fiihrten, 
10 vurden mit 2,8 g/Std* o-Xylol und die Versuene, deren Er- 
gebnlfise in Fig. 5 dargelegt sind. Ait 4 r 4 g/Std. o-Xylol 
durchgefuhrt. 

Wie aiis den Figuren 4 und 3 hervorgehb, sind die Ausbeuten 
15 Y bei den Vereuchen, pel denan der er€indungagcm3e*6 Kate- 
lyeatortrager sum Bins at* kam — Kurven XX in alien Tem- 
peraturbereichen grosser ala bei den entsprechenden ver- 
gleichaverauchen, in denen die herkorcrolichen Eatalyaafcor- 
trHgar verwendet vurden. Der Druck&bf&ll zvisthen Bin- und 
20 Ausgang 8,A dea Reaktorrohre 1 bet rug bei Verwendung der 
kugel£ormigen Katalysatortreger 1 bar (Fig* *> bzw. i »s bar 
(Tig. 5)* Bei Verwendung der erf IndungagemSssen monolitbl- 
schen Katalysatortr&ger waren es nur noch 0 9 25 bzv. 0,37 
bar. Der Druckabfall varminderte eicb eomit bei Vervendang 
25 des erf indungsgetnassen roonol ithischen Katalyaatortragers 
au£ etva 1/4 dee Druckabf alls, der sich bei Verwendung der 
kugelfSrmigen Katalysatortrager eufbaute. 
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Fig. 3 
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DE 3 212 413 A1: Catalyst supp rt 

• Background: The use of monoliths/honeycombs for application in the processes for ethylenoxid, phthalic 
anhydride (PA) and maleic anhydride is described. All 3 reactions are partial oxidations, highly exothermic 
and very sensitive to temperature (high temperature cause run away/hot spots due to total oxidation to C02). 
The type of reactor used are multi tubular reactors. The key advantages mentioned in the text body are (a) 
the low pressure drop, which is desired by the operators due to the large excess gas flows, and (b) that with 
the help of stacking of different cell densities the activity profile can be adjusted to better control the reaction 
and avoid hot spot formation. The patent is hold by "Schweizerische Aluminium AG" which sometimes turned 
into Alusuisse AG and is now part of another group and I do not know the current name (to many 
changes...). They are a key competitor to Wacker in the PA process (Eberie told me that during one of the 
meetings). I will get back to Eberie and ask him about his position to this patent and how it effects the 
postreactor. 

• Claims: 

• Catalyst support for fixed bed reactors, especially multitubular reactors, in shape of monoliths with holes 
and a Length/Diameter ratio significantly larger 1 . 

• A support as described above which has a shape that allows for no gap inbetween two pieces stacked 
on each other. 

• A support as described above which has a shape that is approximately of the shape of the tubes. 

• A support as described above which has a shape that has a length to diameter ratio of ca. 10:1 . 

• A support as described above used for selective oxidations, especially ethylenoxid, phthalic anhydride 
(PA) and maleic anhydride 



